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Abstract 

Basic Abstract 

W01 996026003 A A novel oxychlorination reactor (1) has a lower boundary (2) under its fluidised catalyst bed (3). Over the 
boundary and within the bed, nozzles (5) of a gas distribution pipe (4) are spaced over the entire reactor cross section. The nozzles 
discharge into tubes (6) directed countercurrent to the fluidising gas flow. Further tubes (8) penetrate the boundary, beneath which 
is a gas supply pipe (7). The clear space between the upper and lower sets of tubes is suitably dimensioned as a mixing zone for 
reagents and catalyst Also claimed is the use of the appts. for the conversion of ethylene using hydrogen chloride and oxygen, or 
an oxygen-containing gas, to 1, 2- dichloroethane. Pref. in the lower set of tubes, nozzles are set about one tube diameter above 
their lower ends and are below the boundary (2) penetrated by these tubes. The nozzles are pref. sufficiently removed from the 
upper ends to allow the flow to even out over the entire cross section of the tube. Similarly, the upper set of tubes (6) is sufficiently 
long that the flow becomes levelled over the tube (6) cross section. Pref. the upper nozzle (5) diameters differ, to ensure even 
distribution of gas introduced via the pipe (4), over the entire reactor cross section. The space between the ends of the tube sets (6, 
8) is pref. dimensioned to avoid mutual erosion of the tubes (4, 6, 8) and the boundary (2) below. 

USE: To react ethylene with hydrogen chloride in the presence of an oxidant gas, producing 1, 2-dichloroethane (ethylene 
dichloride or EDC). The hydrogen chloride in this case generally results from the thermal cracking of EDC to vinyl chloride. 
ADVANTAGE: Oxychlorination may be carried out in a fluidised bed of catalyst comprising 50 micron substrate, e.g. alumina, 
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carrying copper chloride. The subject reactor is designed to minimise wear to its components, at the same reducing degradation of 
the substrate particles. Opposed flows are distributed evenly, promoting uniform mixing, and preventing local overheating which 
agglomerates the substrate, causing flow disturbance and blockages. A further benefit is the intimate contact of reagents and 
catalyst, promoting those reactions forming EDC. At the same time, side reactions reducing yield, e.g. ethylene combustion, are 
suppressed. A cost-saving flexibility in the numbers of tubes used in each set, is described. 
Drawing 
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(57) Abstract 



The production of 1,2-dichloroethane from ethylene, hydrogen 
chloride and oxygen or an oxygen-containing gas (oxi-chlorination) is done 
advantageously in a reactor with a lower boundary for a catalyst-fluid ised 
bed, a first gas inlet duct (distributor pipes) (4) being provided above the 
boundary within the catalyst-fluid bed. The first gas inlet duct is provided 
with nozzles (5) distributed over the entire cross-section of the reactor, 
these nozzles open out into pipes (6) which conduct the emerging gas 
stream in a direction essentially opposed to that of the gas stream which 
fluidises the catalyst after entering via a second gas inlet duct (7) below 
the boundary. 

(57) Zusammenfassung 

Die Herstellung von 1,2-Dichlorethan aus Ethylen, Chlorwasserstoff 
und Sauerstoff beziehungsweise einem sauerstoffhaltigen Gas (Oxichlo- 
rierung) erfolgt vorteilhaft in einem Reaktor mit einer unteren Begrenzung 
fur ein Katalysator-FlieBbett, wobei oberhalb der Begrenzung und inner- 
halb des Katalysator-FlieBbettes eine erste Gaseinleitung (Verteilerrohre) 
(4) angeordnet ist, die Uber den gesamten Querschnitt des Reaktors verteilt 
DOsen (5) enthalt, wobei diese Dflsen (5) in Rohre (6) munden, die den 
austretenden Gasstrom im wesendichen entgegen dem Gasstrom fuhren, 
der den Katalysator fluidisiert, wobei dieser Gasstrom durch eine zweite 
Gaseinleitung (7) unterhalb der Begrenzung zugefUhrt wird. 




LED1GUCH ZUR INFORMATION 



Codes zur Identifuierung von PCT-Vertragsstaaten auf den Kopfbdgcn der Schriften, die Internationale 
Anrneldungen gemftss dem PCT verOffentlichen. 



AM 


Annenien 


GB 


Veremigtes Konigreich 


MX 


Mexiko 


AT 


Osterreich 


GE 


Georgien 


NE 


Niger 


AU 


Australia 


GN 


Guinea 


NL 


Niederlande 


BB 


Barbados 


GR 


Griechcnland 


NO 


Norwegen 


BE 


Belgien 


HU 


Ungarn 


NZ 


Neusceland 


BF 


Burkina Faso 


IE 


Irland 


PL 


Polen 


BG 


Bulganen 


IT 


Italien 


FT 


Portugal 


BJ 


Benin 


JP 


Japan 


RO 


Rumfinien 


BR 


Brasilien 


KE 


Kenya 


RU 


Russische Federation 


BY 


Belarus 


KG 


Kirgisistan 


SD 


Sudan 


CA 


Kanada 


KP 


Demokraiische VoUurepublik Korea 


SE 


Schweden 


CF 


Zentrale Afnkanische Republik 


KR 


Republik Korea 


SG 


Singapur 


CG 


Kongo 


KZ 


Kasachstan 


51 


Slowenien 


CH 


Schweiz 


U 


Liechtenstein 


SK 


Slowakei 


CI 


Cfre d'lvoirt 


LK 


Sri Lanka 


SN 


Senegal 


CM 


KamcTun 


LR 


Liberia 


sz 


SwasiUnd 


CN 


China 


LK 


Litauen 


TD 


Tschad 


cs 


Tichechoslowakei 


LU 


Luxemburg 


TG 


Togo 


cz 


Tschechische Republik 


LV 


Lett land 


TJ 


Tadschikistan 


DE 


Deutschland 


MC 


Monaco 


TT 


Trinidad und Tobago 


DK 


Danetnark 


MD 


Republik Moldau 


UA 


Ukraine 


EE 


Esthnd 


MG 


Madagascar 


UG 


Uganda 


ES 


Span ten 


ML 


Mali 


US 


Vereinigte Staaten von Amerika 


Fl 


Finnland 


MN 


Moogotei 


uz 


Uzbekistan 


FR 


Frtnkreich 


MR 


Mauretanien 


VN 


Vietnam 


GA 


Gabon 


MW 


Malawi 







WO 96/26003 



PCT/EP95/01874 



- 1 - 



Beschreibuqg 

5 Vorrichtung und ihre Verwendung zur Oxichlorierung 

Beschreibung 

10 Unter "Oxichlorierung" wird die Umsetzung von Ethylen 
mit Chlorwasserstoff und Sauerstoff oder einem 
sauerstof fhaltigen Gas verstanden, vobei 
1,2-Dichlorethan (EDC) entsteht. Als Chlorwasserstoff 
wird hierbei ublicherweise der bei der thennischen 

15 Spaltung von EDC zu Vinylchlorid anfallende 
Chlorwasserstoff genutzt. 

Fur die Oxichlorierung werden unter anderem 
Katalysatoren eingesetzt, die auf staubfeinen Tragem 

20 wie Aluminiumoxid Metallhalogenide, vorzugsweise 

Kupferchlorid, enthalten. Die Katalysatorteilchen haben 
hierbei einen mittleren Durchmesser von etwa 50 /jm und 
bilden ein FlieBbett aus, das entweder nur von den 
Reaktionsgasstromen, gegebenenfalls mit 

25 Inertgasanteilen, oder zusatzlich von einem 

Kreislaufgasstrom getragen wird. Bei diesem Verfahren 
wird die Reaktionswarme im FlieBbett verteilt und an 
Kuhlflachen abgefuhrt, wodurch eine gleichmaBige 
Temperaturverteilung im FlieBbett reaktor erreicht wird. 

30 Hierbei miissen die Katalysatorteilchen eine hohe 

Abriebfestigkeit besitzen. Diese Eigenschaft wird im 
wesent lichen durch das Tragermaterial gegeben, wofiir 
neben dem bereits genannten Aluminiumoxid auch 
Kieselsaure, Kieselgur oder Bimsstein eingesetzt 

35 
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werden. Bei ungenugender Abriebfestigkeit werden die 
Katalysatorteilchen zerrieben, insbesondere durch die 
Gasstrahlen der Gaseinleitungsvorrichtung, und der so 
auftretende Katalysatortragerstaub wird vom 
5 aufwartsgerichteten Gasstrom aus dem 

Oxichlorierungsreaktor ausgetragen. Hierdurch wird 
nicht nur ein Katalysatorverlust bewirkt, sondern auch 
eine erhohte Abrasion in der Apparatur erzeugt. 

10 Die Verwendung eines abriebfesten Tragermaterials 

bringt andererseits einen verstarkten VerschleiB der 
Gaseinleitvorrichtungen mit sich, der zu deren haufigem 
Auswechseln fuhrt, was einen erheblichen Aufwand und 
zusatzliche Kosten durch die Produktionsunterbrechung 

15 bedeutet. 

Neben der erf orderlichen Abwagung zwischen der 
Stabilitat der Katalysatorteilchen und der dadurch 
bedingten Abrasion mufi auch noch darauf geachtet 

20 werden, daB die Katalysatorteilchen nicht 

agglomerieren, da hierdurch bedingte Verklumpungen zur 
Stoning des Flieflbettes fuhren. Die Folgen waren eine 
ungleichmaBige Tempera turverteilung im FlieBbett mit 
entsprechend ungunstigerer Reaktionsfuhrung sowie 

25 gegebenenfalls Verstopfungen an Engstellen in der 
Apparatur, beispielsweise in Zyklonen zur 
Staubabscheidung oberhalb des FlieBbettes oder in 
Fallrohren zur Ruckfiihrung des Staubes aus diesen 
Zyklonen in das FlieBbett. Diese Vejrklumpungsneigung 

30 hangt neben der Beschaf fenheit des Katalysators und 
seiner Verteilung auf dem Katalysatortrager 
insbesondere von der Konzentration der Reaktionsgase im 
FlieBbett ab. 
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Aus WO 94/19099 ist eine Vorrichtung zur Oxichlorierung 
bekannt, die gekennzeichnet ist durch einen Reaktor 1, 
eine untere Begrenzung 2 fur einen FlieBbett- 
Katalysator 3, eine Gaseinleitung (Verteilerrohr) 4, 
5 die Diisen 5 enthalt, wobei die Diisen 5 in Rohre 6 

munden, die dem austretenden Gasstrom eine horizontale 
Komponente in der Strdmungsrichtung verleihen, und eine 
Gaseinleitung 9 unterhalb der Begrenzung 2. 

10 Bevorzugte Ausfuhrungsfonnen richten sich darauf , daB 
die genannten Rohre, in die die Diisen munden, am Ende 
Lenkvorrichtungen mit Austrittsof fnungen enthalten, 
Oder daB diese Rohre schrag nach oben Oder in 
horizontaler Richtung oder schrag nach unten zeigen und 

15 diese Rohre frei im Katalysatorbett enden, Oder daB 
diese Rohre beziehungsweise die Austrittsof fnungen 
benachbarter Rohre so angeordnet sind, daB die 
ausstromenden Gasstrahlen nicht frontal 
aufeinandertref fen und/oder nicht ein benachbartes Rohr 

20 treffen. Weitere bevorzugte Ausfuhrungsfonnen richten 
sich darauf, daB durch die Begrenzung Rohre 
hindurchgefuhrt werden, in denen Dusen unterhalb der 
Begrenzung, aber oberhalb dem unteren Ende der 
durchgefiihrten Rohre angeordnet sind, wobei 

25 vorzugsweise diese Diisen unterhalb der halben Lange der 
betreff enden Rohre angebracht sind, insbesondere in der 
Entfemung von etwa einem Durchmesser des Rohres vom 
unteren Ende. 

30 Es wurde nun gefunden, daB diese bekannte Vorrichtung 
bei langem Betrieb und hohen Durchsatzen, also hohen 
Gasgeschwindigkeiten, in den Gaseinleitungsvorrichtungen 
einen gewissen Abrieb aufweisen. Uberraschenderweise 
wurde weiterhin gefunden, daB dieser Abrieb nicht Oder 
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nur in erheblich verringertem Umfang auftritt, wenn die 
Rohre, in velche die Dusen munden, den austretenden 
Gasstrom im wesent lichen entgegen dem Gasstrom fuhren, 
der den Katalysator in Form eines Flieflbettes halt. 

5 

Die Erfindung betrifft somit eine Vorrichtung zur 
Oxichlorierung, gekennzeichnet durch 

- einen Reaktor 1, 

- eine untere Begrenzung 2 fur ein Katalysator- 
10 Fliefibett 3, 

- oberhalb der Begrenzung 2 und innerhalb des 
Katalysator-FlieBbettes 3 eine Gaseinleitung 
(Verteilerrohre) 4, die uber den gesamten Querschnitt 
des Reaktors 1 verteilt Dusen 5 enthalt, 

15 - vobei die Dusen 5 in Rohre 6 munden, die den 

austretenden Gasstrom im wesent lichen im Gegenstrom 
zu dem Gasstrom fuhren, der den Katalysator 
fluidisiert und 

- eine Gaseinleitung 7 unterhalb der Begrenzung 2. 

20 

Vorteilhaft wird die erf indungsgemaBe Vorrichtung so 
ausgestaltet, daB der Anzahl von Rohren 8 die gleiche 
Anzahl von Rohren 6 gleichmaflig uber den Querschnitt 
eines Reaktors 1 verteilt gegenuber angeordnet ist. 
25 Durch das Fluchten jeweils eines der Rohre 8 und 6 ist 
eine Zuordnung der Mengen miteinander reagierender Gase 
aus den Rohren 8 und 6 in besonderem MaBe gegeben. 

In einer anderen Ausfuhrungsform der erf indungsgemaBen 
30 Vorrichtung liegen sich eine gleiche Anzahl von 

Rohren 8 und 6 versetzt gegenuber. Diese Geometrie 
bewirkt eine moglichst geringe Erosion der Rohre 6 
durch den aus den Rohren 8 auf steigenden Gasstrom. 
Weiters erreicht man mit dieser Anordnung, daB die aus 
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den Rohren 8 und 6 in das Katalysator-Fl ieBbett 3 
eintretenden Reaktanden sofort einem innigen Kontakt 
mit dem Katalysator ausgesetzt sind. Dadurch wird die 
gewunschte Reaktion in Richtung Bildung von EDC 
5 begunstigt und Nebenreaktionen, wie zum Beispiel die 
Verbrennung des Ethylens mit dem Sauerstoff , 
zuruckgedrangt . 

Eine weitere Ausfuhrungsform dieser Vorrichtung laBt 
10 fur ihre Auslegung und Konstruktion groBere Freiraume 
zu. Hierbei ist die Anzahl der Rohre 6 von der Anzahl 
der Rohre 8 verschieden. Wichtig ist aber auch hier die 
moglichst gleichmaflige Verteilung dieser Rohre uber den 
Querschnitt des Reaktors 1. Diese Form ergibt die 
15 Mdglichkeit, die Anzahl der Rohre 6 in einem 

vorhandenen Reaktor zu verandern, ohne zugleich die 
Rohre 8 anzupassen, was einen hohen Aufwand bedeuten 
wurde. 

20 Die Erfindung wird in dem folgenden Beispiel noch naher 
erlautert. 



Beispiel 

25 

Es wird eine Apparatur gemaB Figur 1 verwendet. In 
einen Reaktor 1 von 2,8 m Durchmesser und 26 m Hohe 
werden die auf 160 *C vorgewarmten Reaktanden gasformig 
eingeleitet. Eine Mischung aus 5974 kg/h 
30 Chlorwasserstoff und 1417 kg/h Sauerstoff stromt durch 
die Gaseinleitung 4 uber die Dusen 5 und die Rohre 6 in 
das Katalysator-FlieBbett 3. Die Dusen 5 besitzen 
verschiedene Durchmesser, damit eine moglichst 
gleichmaflige Gasverteilung auf alle Diisen 5 und somit 
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uber den Querschnitt des Reaktors 1 erreicht vird. Der 
Durchmesser der Dusen 5 vergroflert sich stromabwarts 
der Gaseinleitung 4 von 8,6 mm auf 9,3 mm und veiter 
auf 10 mm, um die verschiedenen Druckverluste entlang 
5 der Gaseinleitung bis zu den jeveiligen Dusen 5 zu 
kompensieren. Die Rohre 6 mit einem Innendurchmesser 
von 40 mm haben eine Lange von 300 mm. 2380 kg/h 
Ethylen flieBen uber die Gaseinleitung 7 und die 
Rohre 8 mit den Dusen 9 durch die untere Begrenzung 2. 

10 Im Reaktor 1 befindet sich als Katalysator 

Kupfer-(II)-chlorid auf einem Aluminiumoxid-Trager in 
der Form eines Katalysator-FlieBbettes 3. In dieses 
Fliefibett verden die obengenannten Reaktanden 
eingefuhrt, Zur Fluidisierung des Flieflbettes stromt 

15 zusatzlich ein Kreisgasstrom von 8780 kg/h uber die 
Gaseinleitung 7 und die Rohre 8 durch die untere 
Begrenzung 2 in den Reaktor 1. Die oberen Enden der 
Rohre 8 sind bundig mit der unteren Begrenzung 2. Der 
Abstand zvischen dieser unteren Begrenzung und den 

20 unteren Enden der Rohre 6 betragt 400 mm. In diesem 
Abschnitt werden die Reaktanden uber den 
Reaktorquerschnitt verteilt, und es bilden sich 
Mischungszonen zwischen den einzelnen Reaktanden und 
dem Katalysator. Ethylen und Kreisgas strdmen im 

25 Reaktor von unten nach oben. Auf diesem Weg treffen sie 
auf den Chlorwasserstof f und Sauerstoff und reagieren 
unter Mitwirkung des vorhandenen Katalysators zu EDC 
und Wasser. Die dabei auftretende Reaktionswarme von 
238 , 5 kJ/mol wird uber das Katalysator-FlieBbett 3 an 

30 die Kuhlschlange 12 abgefuhrt, in der Wasser bei 183 C C 
verdampft. Die Reaktionstemperatur betragt 225 *C bei 
einem Uberdruck von 3,2 bar im Reaktor. Der Gasstrom am 
Reaktorkopf , bestehend aus den Reaktionsprodukten und 
dem Kreisgas, verlaBt den Reaktor 1 uber drei Zyklone 
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zur weiteren Verarbeitung (nicht in der Figur 
dargestellt) . Die drei in Reihe geschalteten Zyklone 
dienen zur Abscheidung des mitgerissenen 
Katalysatorstaubes aus dem Gasstrom an Reaktorkopf 
5 oberhalb des Katalysator-Flieflbettes. 
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1. Vorrichtung zur Oxichlorierung, gekennzeichnet durch 
5 - einen Reaktor (1) , 

- eine untere Begrenzung (2) fur ein Katalysator- 
FlieBbett (3), 

- oberhalb der Begrenzung (2) und innerhalb des 
Katalysator-FlieBbettes (3) eine Gaseinleitung 

10 (Verteilerrohre) (4), die uber den gesamten 

Querschnitt des Reaktors (1) verteilt Diisen (5) 
enthalt, 

- wobei die Diisen (5) in Rohre (6) munden, die den 
austretenden Gasstrom im vesent lichen im 

15 Gegenstrom zu dem Gasstrom fuhren, der den 

Katalysator fluidisiert und 

- eine Gaseinleitung (7) unterhalb der 
Begrenzung (2) . 

20 2. Vorrichtung nach Anspruch 1, gekennzeichnet durch 

durch die Begrenzung (2) hindurchgefuhrte Rohre (8), 
in denen Diisen (9) unterhalb der Begrenzung (2), 
aber oberhalb dem unteren Ende von (8) angeordnet 
sind. 

25 

3. Vorrichtung nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, 
daB die Diisen (9) in einem so groBen Abstand vom 
oberen Ende der Rohre (8) angebracht sind, daB sich 
die nach oben gerichtete Strdmungsgeschwindigkeit 
30 der Gasstrahlen aus den Diisen (9) bis zum oberen 

Ende der Rohre (8) uber den jeweiligen Querschnitt 
eines Rohres (8) vergleichmaBigt hat. 
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4. Vorrichtung nach Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, 
dafl die Dusen (9) in der Entfernung von etwa einem 
Durchmesser der Rohre (8) vom unteren Ende der 
Rohre (8) angebracht sind. 

5 

5. Vorrichtung nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, 
dafl die Lange der Rohre (6) so groB ist, daB sich 
die nach unten gerichtete Strdmungsgeschvindigkeit 
der Gasstrahlen aus den Dusen (5) bis zum unteren 

10 Ende der Rohre (6) uber den jeweiligen Querschnitt 

eines Rohres (6) vergleichmaBigt hat. 

6. Vorrichtungen nach den Anspruchen 1 und 5, dadurch 
gekennzeichnet, daB die Dusen (5) unterschiedliche 

15 Durchmesser haben, damit die uber die 

Gaseinleitung (4) gefuhrte Gasmenge gleichmaBig uber 
den Querschnitt des Reaktors (l) verteilt wird. 

7. Vorrichtungen nach den Anspruchen 1 bis 6, dadurch 
20 gekennzeichnet, daB der Raum zwischen den oberen 

Enden der Rohre (8) und den unteren Enden der 
Rohre (6) eine Mischzone bildet, die so groB 
bemessen ist, daB einerseits die Vermischung der 
Reaktanden mit dem Katalysator hier bereits 
25 stattfinden kann und daB andererseits eine hohe 

gegenseitige erosive Beanspruchung der 
Rohre (4, 6, 8) sowie der unteren Begrenzung (2) 
nicht mehr gegeben ist. 

30 8. Verwendung der Vorrichtungen nach den Anspruchen 1 
bis 7 fur die Umsetzung von Ethylen mit 
Chlorwasserstoff und Sauerstoff Oder einem 
sauerstoffhaltigen Gas zu 1,2-Dichlorethan. 
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GEANDERTE ANSPRUCHE 

[beim Internationalen Biiro am 4. Dezember 1995 (4.12.95) 
eingegangen ursprungliche Anspruche 1 und 7 geandert; 
alle weiteren Anspruche unverandert (2 seiten)] 

1. Vorrichtung zur Oxichlorierung, gekennzeichnet durch 

- einen Reaktor (1) , 

- eine untere Begrenzung (2) fur ein Katalysator- 
FlieBbett (3), 

5 - oberhalb der Begrenzung (2) und innerhalb des 

Katalysator-Flieflbettes (3) eine Gaseinleitung 
(Verteilerrohre) (4), die uber den gesamten 
Querschnitt des Reaktors (1) verteilt Dusen (5) 
enthalt, 

10 - wobei die Dusen (5) in Rohre (6) munden, die den 

austretenden Gasstrom im wesentlichen im 
Gegenstrom zu dem Gasstrom fiihren, der den 
Katalysator fluidisiert, 

- eine Gaseinleitung (7) unterhalb der 
15 Begrenzung (2) und 

- durch die Begrenzung (2) hindurchgefiihrte 
Rohre (8), 

- wobei der Raum zvischen den oberen Enden der 
Rohre (8) und den unteren Enden der Rohre (6) eine 

20 Mischzone bildet, die so groB bemessen ist, daS 

die Vermischung der jeweils aus diesen Rohren 
austretenden Reaktanden mit dem Katalysator hier 
bereits stattfinden kann. 



25 2. Vorrichtung nach Anspruch 1, gekennzeichnet durch 

durch die Begrenzung (2) hindurchgefiihrte Rohre (8), 
in denen Dusen (9) unterhalb der Begrenzung (2), 
aber oberhalb dem unteren Ende von (8) angeordnet 
sind. 

30 

3. Vorrichtung nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, 
daB die Dusen (9) in einem so groBen Abstand vom 
oberen Ende der Rohre (8) angebracht sind, daB sich 
die nach oben gerichtete Stromungsgeschwindigkeit 
35 der Gasstrahlen aus den Dvisen (9) bis zum oberen 
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Ende der Rohre (8) uber den jeweiligen Querschnitt 
eines Rohres (8) vergleichmafiigt hat. 

4. Vorrichtung nach Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, 
daB die Dusen (9) in der Entfernung von etwa einem 
Durchmesser der Rohre (8) vom unteren Ende der 

5 Rohre (8) angebracht sind. 

5. Vorrichtung nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, 
daB die Lange der Rohre (6) so groB ist, daB sich 
die nach unten gerichtete Strdmungsgeschwindigkeit 

10 der Gasstrahlen aus den Dusen (5) bis zum unteren 

Ende der Rohre (6) uber den jeweiligen Querschnitt 
eines Rohres (6) vergleichmafiigt hat. 

6. Vorrichtungen nach den Anspruchen 1 und 5, dadurch 
•15 gekennzeichnet, daB die Dusen (5) unterschiedliche 

Durchmesser haben, damit die liber die 

Gaseinleitung (4) gefuhrte Gasmenge gleichmaBig uber 

den Querschnitt des Reaktors (1) verteilt wird. 

20 7. Vorrichtungen nach den Anspruchen 1 bis 6, dadurch 
gekennzeichnet, daB der Raum zwischen den oberen 
Enden der Rohre (8) und den unteren Enden der 
Rohre (6) so bemessen ist, daB eine hohe 
gegenseitige erosive Beanspruchung der 

25 Rohre (4, 6, 8) sowie der unteren Begrenzung (2) 

nicht gegeben ist. 

8. Verwendung der Vorrichtungen nach den Anspruchen 1 
bis 7 fur die Umsetzung von Ethylen mit 
30 Chlorwasserstof f und Sauerstoff oder einem 

sauerstof fhaltigen Gas zu 1 , 2-Dichlorethan. 



35 



GEANDERTE5 BLTT (AR7IKEL 19) 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 



Dcnva ntcmaaonaJc No 

PCT/EP 95/01874 



A. CLASSEMEVT DE L'OBJET Dfc LA DEMANDE - 

Ip C 6 : B010 8/24, C07C 17/15, C07C 19/045 

Scion la clasnhcaoon murnauonalc de, oreven fClb> ou 1 i, fw telon to clisgncauon naaonalc et la CIB 



B. DOMAINES SUR LESQUELS LA RECHERCHh A PORTF 



IPC 6 : B01J, C07C 

Documenuoon consulate autre que u oocumcmauon 



i sum ocs symooies ae ciasscmeni) 



cans ia mcsurc ou ccs documents 



re it ven i oes domaines sur 



(aquas a pone la recmrcne 



au coun de la recnercne tnternanonajc tnom de u 



o«se oe oonnees. ei t» ccia en realisable. 



serenes at recnercne 



C DOCUMENTS CONS1DERES COMME PERTINENTS 



Caugone ' I Iderancaoon des documents out. avec It cat echcant. Itfuucaoon oes pas*a B et pertinents 



Y 
Y 



EP, A1, 0446379 (AS AH I KASEI K0GY0 KABUSHIKI KAISHA) 
18 September 1991, (18.09.91), Page 4, 
Line 9 - Line 38; Page 6, Line 34 - Line 44, 
Figures 1,3,4 Abstract 



GB , A, 1265770 (MONSANTO C0MPAGNY), 8 March 1972 
(08.03.72), Page 2, Line 100 - Line 120, 
Figures 1-4, Claim 1 



W0, A1, 9419099 (H0ECHST AKTIENGESELLSCHAFT) , 

1 September 1994 (01.09.94), Figures 1,3 
Claims 1 ,5-6, Abstract 

EP, A1, 0320904 (E.I.DU PONT DE NEMOURS AND COMPANY ) 

l\ ? un ? 1 ?2 9 < 21 -06.8S), Figures 1-4, 
Claim 1. Abstract. 



1, 5-7 

2-4,8 
1,5,7 

2-4,8 
2-4,8 



PH Voir la rate du cadre C pew la fin de la usu des c 



| X| Les documents de iamUies de brevets sont indioucs i 



* CaiCfoncs ipeoaict de documents out 

"A' document defmnaant rem general de la technique, non 
conndere comme paracuiicrcmcm i 

•E 



•o 



i anteneur. mais puttie a la date de depot 
ou aprts cent date 



oouvant feter un doute sur une reveneb canon de 
pnomc ou ate pour determiner la dau de oucocanon d une 
autre ouaon ou pour une raaen sneaaic (telle qu indjquee) 
document se re f cram a une divuiaaoon oraie, a un usa ge, a 
une exposoon ou ioui aunts movent 

P °^5™ nl oublie a vxm u date de denot internasonal, man 
posaneuremeni a la dau de on ante revencaouce 



Dau a iaoueue ta recnercne mtemauonaie a eu ehccuvcmcm 

10 October 1995 (10.10.95) 



T document ulteneur oubtie anra la dau de dcp6t lraemauonai ou ii 
date oe cnonu et n apnaruncnani nas a I etatdc u 
ucmuque pertinent, mats au pour mimamui e Je otuxidc 
ou la tfteone consotuant la case de I invention 

"X* docu ment nanicuhertmtnt oenment Itnvcnnon revencaouee ne ocut 
etre conaderee comme nouvelle ou enrame tmnuouant une acavtu 
mvcnnve par rapport au document consderc isoiement 

*Y' document narecunercment pcnmoit 1 invention itvquaouce 
ne peut eire conaderee comme snpuouant une acavtu inventive 
lorssue le document est atsooe a un ou muaeun awrcs 
documents oe mcme nature, cetu comtanaison etant evident* 
pour une penonne du meuer 

document oui fait pane de la meme familie de Brevets 



Dau d erocdJDon ou present rapport oe recnercne inurnaaonaie 

14 November 1995 (14.11.95) 



Norn et anreae oo&ale de I adnumnraoon cnargee de u recnercne murnaoonaie . honcnonnaire autonse 



EUROPEAN PATENT OFFICE 



rt PCT.WA 210 u 



muiilet If 92) 



S/ 12791 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 
Information on patent family members 



28/08/95 



International application No. 

PCT/EP 95/01874 



Patent document 


Publication 


Patent family 


Publication 


cited in search report 


date 


member(s) 


■late 


EP-A1- 0446379 


18/09/91 


DE-D.T- 


69007965 


03/11/94 






JP-C- 


1168949 


30/09/83 






JP-A- 


56013005 


07/02/81 






JP-B- 


58001963 


13/01/83 






KR-B- 


9407528 


19/08/94 






SU-A- 


1829957 


23/07/93 






ES-T- 


2051025 


01/06/94 






JP-A- 


3120247 


22/05/91 






WO-A- 


9104961 


18/04/91 






JP-A- 


3123767 


27/05/91 



6B-A- 1265770 08/03/72 NONE 

W0-A1- 9419099 01/09/94 NONE 



EP-A1- 0320904 21/06/89 DE-A- 3877730 04/03/93 

JP-A- 2000258 05/01/90 
US-A- 4801731 31/01/89 



Form PCT/ISA/210 (patent family annex) (July 1992) 



1 

INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



nternauonaies Aktenzetcnen 

PCT/EP 95/01874 



A. <LASSIFIZIERUNG PES ANMELDLNCSGEGENSTANDES 



IPC6: B01J 8/24. C07C 17/15, C07C 19/045 

Nach cer 1 nternauonaten PatentKlassiAkauon UPK) oder nach cer nauonaien Ktassifikauon und der IPK 



B. RECHERCHIERTE GEBIETE 



Recnercnterter MinaesiprufstofT (Klassifikauons system una KlasxiftkauoiusymbGle) 

IPCS: B01J, C07C 



Recnerte. aoer nieni zum MinaesiprUfsiofT gehorenae VerofTerulichungen, soweu atese umer ate rechercmenen Gebtete iiilen 



Wahrena cer mternauonaten Recherche Konsuiuene eiekiromscne Daienoank (Name aer Datenbank una evil, verwenaete Sucnbegrufel 



C. ALS wesentlich angesehene unterlagen 


Kategorie* 


Bezwchning der Veroflentlichung, soweu erforderlich unier Angabe der in Betractu 
kommcnden Teile 


Betr. Anspruch Nr. 


X 


EP, Al, 0446379 (AS AH I KASEI KOGYO KABUSHIKI 

KAISHA), 18 September 1991 (18.09.91), Seite 4, 
Zeile 9 - Zeile 38; Seite 6, Zeile 34 - Zeile 44, 
Figuren 1,3,4, Zusammenfassung 


1.5-7 


Y 




2-4,8 


X 


GB, A, 1265770 (MONSANTO COMPANY), 8 Marz 1972 
(08.03.72), Seite 2, Zeile 100 - Zeile 120, 
Figuren 1-4, Anspruch 1 


1.5,7 


Y 




2-4,8 



HWcitcrc VeroHentiichungen sind der Fonseizung von 
Feld C zu enwehmen. 



[")(] Siehe Anhang Patenifamilie. 



Sesonaere Kaiegorien von angegebenen Verdflenilichungen: 

* A* VereffeMlieftuflt:* cm dm antemctntn SUnd dtr Techna deflmen, aocr n.cnt 



uteres OokuflWDU das icdocn cm am odor nam dtm inurnationaien 
4nmctdodaiufn veroffcnuicm warden itt 



L Veroffcntiifinunt. die caatnat in. crnca Pnonuusamruen xwet'eihan encncinen 

:m tastan. duren am ou Vciofrenutenuncidaium cmtr and arc n tm Recnercnen. • v 
ocneni ccnanown VcrorTcnutttufif M(*c> warden sou odor die aua etnem anacrcn 
Mtonderen Grand ancca«Ocn ut (wic autftfunn* 

'O" VertsffenUicnunf. did tit* auf etne mundbeh* Offcnbaninc. tm* Bcnutxunc cine 
^yaatdttunf oddr t—^— 



Soeiere VcrOddaUiOBuat, die n 
Pnomaiidatum verorTemiicni i 



VcfOfTtiuiiehuRi woo i 
allatn cufcrund dictar 
TtUftast oenibend fitt/vstti 



oi dem intern auonaicrt Anmeidadaturj odir aer 
Men in und mtt der Anmeiaunj moti ttotudur 
i oer Erfindunt lusrundeiiccenden Pnnuoi oar. 



Bedeuiunc: die beaniorucM« Erfindunt. «mn 
mail ait ncu Oder iu> erfinaeniener 



VcroffanUicOttBi von tt aaono c w Bodoutunc.: die ocanoruonta Erfmdunt iinn 
mem ail iuf eiYindcnicncr riuajidit oenjncna oetracntct w era en. *«nn ai* 
VeroffcnUimunf nut ewer ode* menreren VerbfTtmhenunten dieter Katetorn 
Vcrotoduat taoraotti mm und dteie Vcromdunt fur cmcn fioimm nanencitnc 

in 



Verof fenuioiunc. did vor dem ifticfnauonaico Anmatdodauim. aocr nam dem 
:eanxorucnten Pnoniattdttum vcrafrenuient women itt 



*&* VeraltcnttidBuat. did Mtttjiad dencibcn Paten tf ami ue i 



Datum ass Abscniusses aer miernauonalen Recherche 



10 Oktober 1995 



Nahme una Posunschrm der Iniernauonnen Rechercnenbenorae 
Eurooaiscnes Paiemarm. P.B. 5318 Paienuaan 2 
NL-:2B0 HV Rnswnk 
Tei. t -31-70i 340-2040. Tx. 31 651 epo ni. 
Fax: 1-31-0) 340-3016 



Absenaeaaium aes miernauonalen RechercnenoencnLs 

14.11.95 



Bevoilmachugier Beaiensieier 
ULF NYSTR6M 



Kormolalt PCTVISA/210 (Blail 21 (Juli 1992) 



INTERN ATIONALER RECHERCHENBERICHT 



lnicrnauonaics Akienzetchen 

PCT/EP 95/01874 



C iTometzung). ALS WESENTLICH ANGESEHENE LNTERLACEN 



Kaieaoric*! Bezetchnung der Veroflemlichung, sowcil enorderlich unicr Angabe der in Beiracht 
j kommenden Teile 



Beir, Anspruch Nr. 



WO, Al, 9419099 (HOECHST AKTIENGESELLSCHAFT) , 
1 September 1994 (01.09.94), Figuren 1,3, 
Anspruche 1,5-6, Zusammenfassung 



EP, Al, 0320904 (E.I. DU PONT DE NEMOURS AND 

COMPANY), 21 Juni 1989 (21.06.89), Figuren 1-4, 
Anspruch 1, Zusammenfassung 



2-4,8 



Formolau PCT:iSA,2lO (Fortseizung von BUu 2) (Juti 1992) 



INTERN ATIONALER RECHERCHENBERICHT 

Angaben zu VerdfTentiichungen. die zur selben PalenUamilie gehoren 

28/08/95 



S/ 12791 



Inlernauonales Aktenzeichen 

PCT/EP 95/01874 



lm Recherchenbenchi 
angeturtes Paienidokumem 



Daium der 
VeroffenUichung 



Mitglied(er) der 
Patenifamilie 



Daium aer 
Ver61Tenilichung 



EP-Al- 0446379 


18/09/91 


DE-D.T- 


69007965 


03/11/94 






JP-C- 


1168949 








JP-A- 


56013005 


07/02/81 






JP-B- 


58001963 

w W V W A W \J +J 


A*>/ Ul/OO 






KR-B- 


9407528 


19/08/94 






CI 1 A 

Su-A- 


1829957 


23/07/93 






E5-T- 


2051025 


01/06/94 






ID- A _ 


3120247 


22/05/91 






WO-A- 


9104961 


18/04/91 






JP-A- 


3123767 


27/05/91 


GB-A- 1265770 


08/03/72 


KEINE 






W0-A1- 9419099 


01/09/94 


KEINE 






EP-Al- 0320904 


21/06/89 


DE-A- 


3877730 


04/03/93 






JP-A- 


2000258 


05/01/90 






US-A- 


4801731 


31/01/89 



FormbUu PCT/1SA/210 (Anhang Paiemfimilie) (Jul) 1992) 



